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15 1. Reaktor zur Durchfuhrung katalytischer endothermer 
oder exothermer Reaktionen mit einem von reagieren- 
den Fluiden durchstrornten und mit Ka talysatormaterial 
gefullten Reaktionsraum, der in Warmekontakt mit einem 
Warme abgebenden oder aufnehmenden Fluid steht, da- 

20 durch gekennzeichnet , daS die Querschnittsf lache des 

Reaktionsraums sich entlang des Stromungswegs der 
- reagierenden Fluide in Abhangigkeit von der sur 
iteaktion erf orderlichen oder bei der Reaktion frei 
werdenden Warmemenge andert . 

25 

2. Reaktor nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet,, da£ 
der Reaktionsraum im wesentlichen aus Rohren (5, 13, 
14, 15) besteht und die Rohre in mehrere Abschnitte 
mit unterschiedlichen Durchmessern unterteilt sind. 

30 

3. Reaktor nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB 
der Reaktionsraum im wesentlichen aus Rohren (12) be- 
steht und die Rohre (12) entlang des Stromungswegs 
sich kontinuierlich andernde Durchmesser aufweisen. 

35 
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4. Reaktor nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB 
der Reaktionsraum von in das Ka talysatorraaterial ein- 
gebrachten Henden (17) mit entlang des Stromungswegs 
sich verandernden Durchmessern begrenzt ist und inner- 
halb der Hemden (17) Rohre (l6) ftlr das Warme abgeben- 
de oder aufnehmende Fluid angeordnet sind. 

5. Reaktor nach einem der AnsprUche 1 bis 4, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB ein Teil des Reaktionsraiims eine vom 
restlichen Reaktionsraum abweichende Querschnittsver- 
teilung entlang des Stromungswegs aufweist und alter- 
nativ oder zusatzlich zum restlichen Reaktionsraura rait 
den Zufuhrungseinrichtungen der reagierenden Fluide 
verbindbar ist. 

6. Reaktor nach einem der AnsprUche 2, 3 oder 5, dadurch 
gekennzeichnet , daB benachbarte Rohre (5) beziiglich 
der Stromungsrichtung antiparallel angeordnet sind. 

7. Reaktor nach einem der AnsprUche 2, 3, 5 oder 6, da- 
durch gekennzeichnet, daB mindestens zwei der Rohre 
(1J5, 14) innerhalb des Reaktors zu einem Rohr (15) 
vereinigt sind. 

8. Reaktor nach einem der AnsprUche 2, 3, 5, 6 oder 7, da- 
Axrch gekennzeichnet, daB fUr Jeden Durchmesser D ± 

(in mm) eines Rohres (5, 12, 13,14, 15) folgende Be- 
ziehung zu der durch den Durchmesser D ± strSmenden Gas- 
menge pro Zeiteinheit V (in Nm^/h) besteht: 



D i = p - V q , 



wobei p, q Konstante sind. 
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LINDE AKTIENGESELLSCHAPT 



(H 1142) . H 79/56 
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Reaktor zur Durchfuhrung katalytischer 
endothermer oder exothermer Reaktionen 

Die Erf indung betrifft einen Reaktor zur Durchfuhrung 
katalytischer, endothermer oder exothermer Reaktionen 
mit einem von reagierenden Fluiden durchstromten und 
mit Katalysatormaterial geftillten Reaktionsraum, der 
in Warmekontakt mit einem Warme abgebenden oder auf- 
nehmenden Fluid steht. 



Viele reaktionskinetische Vorgange, wie beispielsweise 
die Me thanolsynthese oder die Ammoniaksynthese, spielen 
sich in Anwesenheit von Katalysatoren ab, Abhangig von 
den herrschenden Betriebs- und Reaktionsbedingungen, von 
den Katalysatoren und den geometrischen Verhaltnissen in 
dem Reaktor, stellen sich bei den Reaktionen Gaszusam- 
mensetzungen ein, die dem Gleichgewiehtszustand mehr oder 
weniger nahe kommen. Haufig laufen in den Reaktoren auch 
mehrere Reaktionen mit unterschiedlicher Reaktionsge- 
schwindigkeit und Reaktionsenthalpie gleichzeitlg ab. Die 
im Reaktor auftretenden Tempera turbereiche sind vielfach 
wegen der Mindestanspringtemperatur des Katalysators und/ 
oder wegen der Bildung unerwiinschter Zwischenprodukte 
35 nach unten, wegen des jeweils erwiinschten Annaherungs- 
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grades an das Gleichgewicht und auch aus GrUnden der V/irr,- 
schaftliohkeit und der Werkstoffe einschlieJlich des 
rCatalysators , nach oben begrenzt. In jeden Fail ist die 
Hers t el lung eines erwunschten Tempera turverlaufs im Real- 
tor eine wichtige Sedir.gung flir seine Auslegung. 

So 1st beispielsweise in der Zeitschrift "Chemtech", 
Jul! 1973, Seiten hjo bis 435, ein Methanolreaktor der ein- 
gangs genannten Art beschrieben, bei dem der Katalysator 
im Inneren von Rohren angecrdnet ist, die vcn reagierenden 
Gasen durchstromt sind. Die bei der Reaktion entsteher.de 
Warme wird von verdampf endem Kuhlwasser (KUhlfluid), das 
im Auflenraum um die Rohre stromt, abgefiihrt. Das in der 
zitierten Literaturstelle gezeigte Temper a turprofil fur 
15 einen solchen Reaktor ergibt, ausgehend von einer Gasein- 
iaBtemperatur, die unterhalb der- Temperatur des Xiihlflulds 
liegt, bedingt durch die kstalytiseh ausgeloste Reaktion, 
eine Erwarmung bis zu einem Hochstwert, der etwa ll c Liber 
der Xuhlfluidtemperatur liegt und, bedingt durch die 
20 geringer werdende Reaktior.swarme und den Warraeubergang 
an das KUhlfluid, eine anschlie2ende Abkiihlung bis zur 
Gasaustrittstemperatur, die eir.ige Grad fiber der Terr.pera- 
tur des Kiihlfluids liegt. 

25 in besehriebenen Reaktor wird zunachst von: Gas und vom 
Katalyzator ncch V.arme aus dam Kuhlmittel auf gencmmen . 
WUrde die Eingangstemperatur der Gase hoher gewahlt werden, 
wiirde auch die Hcchsttemperatur im Reaktor nach oben ver- 
schoben werden, was aber wegen einer moglichen Schadigung 

30 des Katalysators, wegen der Glsichgewichtsbedingungen und 
aus wirtschaftlichen Griinden nur begrenzt mogliah ist. 

Der vorliegenden Zrfindung liegt daher die Aufgabe zugrunde, 
einen Reaktor der eingangs genannten Art zu entwickeln, der 
35 sich duroh eine besonders gute Anpassung des tatsachlichen 
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1 Temperaturveriaufs an den fur die Reaction jjnstir-sten 
V/ert auszeiennet rind der ml t: vertretbarer. ? inanslelian und 
technischen Aufwand herstellbar 1st. 

5 Diese Aufgabe wird erf indungsgemaB dadurch gelost, da3 die 
Querschnittsflache des Reaktionsraums sich enrlang des ' 
Stromnngswegs der reagierenden Fluide in Abhangigkeit von 
der zur Reaktion erf orderlichen Oder bei der Reaktion frei 
werdenden Warmemenge andert . 

10 

Der Querschnitt 1st dem Verlauf der theorecisch eptimalen 
Temperatur im Reaktor angepa3t, und zwar 1st in Absehnitten, 
in denen groBe Warciemengen freigesetzt (bei exothernien Ra- 
aktionen) Oder benotigt werden (bei endothermen Reaktionen), 

15 der Querschnitt des Reaktionsraums moglichst klein und umge- 
kehrt in Abschnitten, in denen kleine V/armemengen freige- 
setzt oder benotigt werden, der Querschnitt moglichst groB 
gewahlt. Dies bedeutet in ersten Fall ein groBes Verha.lt- 
nis von mit dem tfarme zu- oder abfuhrenden Fluid in Berlin- 

20 rung stehender Wandflache zu Kataiysatorvolumen und darait 
ein besonders hches MaB an V/armeubertragungsvermogen vcn 
Katalysator oder auf den Katalysator, wahrend das Vernalt- 
nis Oberflache zu Katalysatorvolumen im zweiten Fall klein 
ist und somit nur ein geringer Warmeaustausch stattf indet . 

25 

Durch den Gegenstand der vorliegenden Irfindung ist es auf 
uberraschend einfache Weise gelungen, den Temperaturverlauf 
in dem Reaktor den jeweiligen Gegebenhei ten einer Rea k ti on 
moglichst optimal anzupassen. GroBe Warmemengen werden an 

30 denjenigen Steilen im Reaktor den reagierenden Fluiden su- 
gefuhrt oder entzogen, an denen diese l/arme tatsachlich 
benotigt oder erzeugt vrird, wahrend an anderen Steilen, 
an denen wenig Reaktionswarme benotigt oder erzeugt vrird, 
durch die erf indungsgernafie Ausbildung des Realtors ein 

35 wesentlich geringerer Vfarmetauseh stattf indet. 
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1 Der Erfindungsgegenstand 1st sowohl fur Einphasensysterae 
(gasformige Reaktionspartner ) als auch fur Zweiphasen- 
systeme (gasformige und fliissige Heaktionspartner) sowie 
fur Pestbettkatalysatoren und Fliefibettkatalysatoren ge- 
5 eignet. 

Zs hat sich als vorteilhaft erwiesen, daB der Reaktionsraum 
im wesentlichen aus Rohren besteht und die Rohre in mehrere 
Absohnitte mit unterschiedlichen Durchmessem unterteilt 

10 sind. Eel dieser Aus fllh run 3s form, bei der das Katalysator- 
.^aterial im Inner en der Rohre angeordnet 1st, sind die Rohre 
parallel von den reagierenden Fluiden durchstromt. In AuUen- 
rsum urn die Rohre ist ein V/arme abgebendes oder aufnehmendes 

. Fluid fefuhrt, je nachdem, ob es sich urn eine endotherme 
15 oder eine exotherme Reaktion handelt. Seibstverstandlich 
kcnnen neben den Durchmessern der einzelnen Rohrabschnitte 
auch deren Langen unterschiedlich groB gewahlt sein, um 
auf diese Weise den Gegebenhei ten im Reaktor noch besser 
Rechnung zu tragen. 



20 



Bei einer anderen vorteilhaf ten Ausf uhrungsf orm des Zrfin- 
dungsgegenstandes, bei der der Reaktionsrauni ebenfalis im 
wesentlichen aus Rohren besteht, weisen die Rohre entlang 
des Stromungswegs der reagierenden Fluide sich kontinuier- 
25 lich andernde Durchmesser auf. 

Bei einer weiteren vorteilhaf ten Ausf Uhrungsf orm des Erfin- 
dungsgegenstandes ist der Reaktionsraum von in das Kataly r 
satormaterial eingebrachten Hemden mit entlang des Stro- 

30 mungswegs der reagierenden Fluide sich andernden Durchmes- 
sern begrenzt und sind innerhalb der Hemden Rohre fur das 
V/arme abgebende oder aufnehmende Fluid angeordnet. Der 
Stromungsquerschnitt ftir die Fluide ist je nach Anordnung 
der Hemden rnehr oder weniger verengt. Das Katalysatorma- 

35 terial innerhalb der Hemden ist von den Rohren durchdrungen. 
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1 Eine Verengung des Stromungsv;egs fur die reagierer.den Fluide 
bedeutet eine V e r g r c 3 e ru n g des Verbal tnisses Oberflaohe :u 
Ka ta lysatcrvolur.en des Reaktionsraum ur.d ui::gekehrt; . Es ver- 
steht sich von selbst, da3 die durch die He-den hervcrge- 

5 rufenen Verengungen oder Erwei terungen des ^trorr.ungsquer- 
schnitts sowohi durch eine stetige als auch durch eine 
stufenweise Veranderung des Qu.erschnitts erfolgen kann. 

3ei Uber- Oder Unterlastbetrieb des Reaktors ~u£ die Gieich- 
10 gewichtseinstellung nach anderen G e s i ch t spunk ten als irr. 
Normal be trieb erfolgen, da sich die Fluidgeschv/indigkeiten, 
die Reaktionsenthalpien und auch die umgesetsten Fluidrnen- 
gen andem. Selbst wenn also der Reaktor beir^ Normalbetrieb 
Toglichst optimal an die Reaktion angepa3t ist, kann es seir M 
15 da£ bei einem Cber- oder Unterlastbetrieb weniger gunstige 
Anpassungsbedingur.gen -in Reaktor herrschen. Aus diesen Grund 
wird in Weiterbildung des Erf indungsgegenstandes vorgeschla- 
gen, daB ein Teil des Reaktionsraums eine vom restlichen 
Reaktionsraum abveiehende Querschnittsverteilung entlang d°s 
20 Stronrungsvregs auf weist und alternativ oder zusatzlich zur^ 
restlichen Reaktionsraurr. mit den Zufuhrungseinriehtungen der 
reagierenden Fluide verbindbar ist , 

Eei dieser Ausfuhrungsf orrs vzeist ein Teil des Reakticnsraurr.s 
25 eine Querschnittsverteilung entlang des StrcT.ungswegs auf, 
die rr.dgiichst optimale Anpassungsbedingungen beim Herbal - 
betrieb ge^//ahrleistet . Deneben ist ein weiterer Reaktions- 
raum vorgesehen, der bei Unter- oder Uberlastbetrleb statt 
des fur den Normalbetrieb vorgesehenen Reaktionsraums oder 
30 zusatzlich zu dieserr. an die Zuf uhrungseinriehtungen fur 
die reagierenden Fluide anschliej3bar ist. Dieser weitere 
Reaktionsraurr. vieist entlang des Stromungswegs eine Quer- 
schnittsverteilung auf , die fur sich allein oder in 7er- 
bindung mit der Querschnittsverteilung des fur den Ilormai- 
35 betrieb vorgesehenen Reaktionsraums fur die im Uber- oder 
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1 Un terlastbetrieb. vorgesehenen Fluidmengen und Fluidstrcnran^s- 
gesehv/indigkeiten einen noglichst optimalen Tempera turver- 
lauf ergibt . 

5 3ei einer vorteilhaf ten Aushildung des erf indungsgemai3en' 
Realtors sind benachbarte Rohre beziiglich der otrcrnungsrich- 
tung antiparallel angeordnet. Dieser Aufbau erweist sich 
dann als vorteilhaft, wenn bei antiparalleler Anordnung 
komplementare Rohrabschnitte auf einandertref f en, so dafi bei- 
10 spielsweise neben einem Abschnitt mit groBem Durchmesser beim 
antiparallel angeordneten Hohr ein Abschnitt mit kleinem 
Durchmesser zu liegen kommt. Auf diese Weise ist das Bauvo- 
lumen des Reaktors erheblich reduziert. 

15 Bei einer zweckma£igen Modifikation des Erf indungsgegenstan- 
des sind mindestens zwei der Rohre innerhalb des Reaktors zu 
einem Rohr vereinigt. 

Fur den erf indungsgemafien Reaktor ergibt sich flir jeden Durch- 
20 messer D i (in mm) eines Rohres zu der durch den Durchmesser 
D ± stromenden Gasmenge pro Zeiteinheit V (in UnP/h) : 
D i = p * V^ 1 

wobei p, q Konstante sind. Flir p, q ergeben sich z.3. fur 
einen Methanolsynthesereaktor die Zahlenwerte 15 ^ p 25 
25 und 0,12 £ q £ 0,22. 

Der erf indungsgemaBe Reaktor ist insbesondere fUr eine 
Ammoniaksynthese Oder fUr eine Methanolsynthese geeignet, 
ohne jedcch auf diese Verwendungen beschrankt zu sein. 

30 

Weitere Einzelheiten der vorliegenden Srfindung werden an- 
hand von schematisch dargestellten Ausfilhrungsbeispielen 
beschrieben. 
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1 Hierbei zeigen die Figuren 1 bis 6 verschiedene Ausf tlhrungs- 
foririen des erf indungsgemaBen Reakoors. 

In samtlichen Figuren 1st mLz 1 ein erf i:idungsgema3er Reaktor 
5 bezeichnet, der .in einem Mantel 2 untergebracht ist. Der 
Reaktor 1 ist nach Art eines Rohrwarme tauschers auf gebaut 
und weist zwei voneinander getrennte Stroraungsraume auf . 



In den Figuren 1 bis 5 ist der eine Stromungsraurr. 4 von 
10 aehreren Rohren 5 geb'ildet, die In: Mantel 2 angeordnet und 
an ihren beiden linden in Rohrplatten 5 eir.geschweilB t sind. 
Die Rohrenden. stehen auf beiden Seiten :nit SamrnelrSuser- 7a, 
7b in Yerhindung, uber die die reagierenden Fluide gena3 
Pfeilen z, 9 zu- und abgefuhrt werden. Der andere Stron;ungs- 
**5 r 3ua der von derr. Mantel 2 begrenzt ist, dient zur Fuhrung 
eines Warme zufuhrenden Oder abfuhrenden Fluids, das gena3 
Pfeilen 10, 11 zu- und abgefiihrt wird. Die Rohre 5 sind nit 
einem Katalysatormaterial gefullt. Erf indungsgemaB andert 
sich der Durchmesser der Rohre 5 entlang des Stroraungswegs 
20 der reagierenden Fluide, und zwar sind die Durchmesser so 
gewahlt, da3 an alien Stellen des Reaktionsraurns ein mog- 
liehst idealer Gleichgewichtszustand und/oder gunstige V/arrae- 
ubertragungsverhaltnisse herrschen, d.h. an den Steilen, an 
denen viel V/arme entsteht, oder zur Reaktion benctigt wird 
25 (je nachderz ob die ablaufende Reaktion e^otherm oder endo- 
therm ist), weisen die Rohre kieine Durchmesser auf, urn das 
Reaktionsvolumen relativ zu der mit dem mantelseitig geflihr- 
ten Fluid in Verbindung stehenden Oberflache zu verkleinern 
und umgekehrt. 

30 

So zeigt z.B. Flgur 1 eine Anordnung, die eine gute Anpassung 
an ein erwiinschtes Tempera turprofil liefert. 

Fur den in Figur 2 dargestellten Reaictor, der beispielsv/eise 
35 fur die Methanolsynthese verwendet wird, sind ira folgenden 
einige representative Zahlenbeispiele zusammengestellt . 
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1 Gaszusammensetzung helm Sintritt 17 £ CO, 73 fS H 0 

in den Reaktor 5 £ C0 2 , 5 £ inert 

Gasnenge pro Rohr V = 200 Nrrr/h 

Gaseintrittstemperatur 245° C 

5 Eintrittste-peratur des Kuhlwassers 2^0° C 

Durchmesser erster Rohrabschnitt 45 mm 

Durchmesser zweiter Rohrabschnitt 52 mm 

Durchmesser dritter Rohrabschnitt 45 mm 

Lange erster Rohrabschnitt 2, 5 m 

10 Lange zweiter Rohrabschnitt 1,5 m 

Lange dritter Rohrabschnitt 4,0 m 

Raumgeechr^indigkeit erster Abschnitt 40 000 bis 50 000 V/Vy 

Raumgeschwindigkeit zweiter Abschnitt 55 000 bis 70 000 V/V v , 

rLa t 

Raumgeschwindigkeit dritter Abschnitt JO 000 bis 40 COO V/V„ , 

Kat 

15 mit V Kat (in irr") Volumen des Katalysa tormaterials . 

Etwas allgemeiner ausgedriickt gilt fiir einen derartigen Re- 
aktor fur die Me thanolsyn these, dafl die Zahl der Rohrab- 
schnitte zwischen 2 una 5 liegt und vorzugsweise 5 betragt, 
20 da£ die Durchmesser L ± der Rohrabschni tte zwischen 20 und 
100 mm betragen und daB fur die Durchmesser D| (in mm) . 
und fur die Gasmenge pro Rohr V (in Nm^/h) die Bedingung 



'Kat 



25 



D, = (15 ... 25) • v °' 12 °' 22 
eingehaiten v/erden sollte . 



Pigur 3 zeigt einen Reaktor, bei dem benachbarte Rohre 5 
antiparallel beziigiich der Stromungsrichtung der reagierenden 
30 Fluide angeordne t . sind . Diese Anordnung ist immer dann sinn- 
voll, wenn dadurch neben Rohrabschni tten mit groQen Durch- 
messern solche mit kleinen Durchmessern und umgekehrt zu 
liegen kommen. Auf diese VJeise wird Platz eingespart und 
der Reaktor kann kleiner gebaut werden. 

35 
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1 Figur 4 zeigt einen Realtor, bei dem sich der I-urchnesser 
der Relive 12 entlang des Stromungswegs der reagierenden 
Fluide kontinuieriich andert. 

5 In Figur 5 1st ein Ausschnitt eines Reaktors dargestelit, 
bei dem zwei Hohre 1J>, 14 zu einem Rohr 1 5 vereinigt 
sind. Diese Bauart stellt eine we it ere Variationsmoglich- 
keit zur gleichzeitigen Optimierung von Reaktionsgleich- 
gewicht und Bauvolunen dar. 

10 

Figur 6 zeigt eine abgewandelte Bauform eines Reaktors. Hier- 
bei ist der Katalysator nicht in Rohren, sondern ira gesanten 
Irmenraum des Mantels 2 angeordnet. Das Warme zufuhrende 
oder abfliftrende Fluid ist in Rohren 16 gefuhrt, die inner- 

1 5 halb von Hemden 17 verlaufen. Pfeile 8, 9 geben die Stro- 
mungsrichtung der reagierenden Fluide, Pfeile 10, 11 die 
Strornungsrichtung des Warme zufuhrenden Oder abfuhrenden 
Fluids an. Die Hemden 1? sind in das Katalysatcrmaterial 
eingelegt und begrenzen den Strc5mungsweg der reagierenden 

20 Fluide seitlich. Sie verengen und erweitern den Strcnrungs- 
querschnitt je nach den gegebenen Anf orderungen. Die Q,uer- 
sehnittsanderungen entlang des Stroniungswe gs konnen ken- 
tinuierlich oder in Stufen erfolgen. 

25 



30 



35 
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